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第 1章 序論
1.1 緒言
鉄にシリコンを添加することで，鉄に固有な磁気特性を改善することができる [1]．
この鉄シリコン合金に，添加元素を加え，加工性を改善し，圧延や焼鈍により薄板化
した磁気特性に優れた材料を珪素鋼板という．1900 年英国において Hadfield が鉄心
用の薄い鋼板へシリコンを加えることでそれまでの変圧器用材料に比べ鉄損が非常
に小さくなることによる珪素鋼板が発見された [2]．さらに 1934年には，米国におい
て Gossにより，冷間圧延と焼鈍の組み合わせで圧延方向に集合組織 (Goss集合組織)
を揃え，この方向に優れた磁気特性が出ることを発見した [3]．これは鉄シリコン合
金の磁気容易軸が {100} であることを利用している [4]．焼鈍と冷間圧延を組合わせ
たことで，珪素鋼板の圧延方向に (110)[100]の結晶層を集中させ，圧延方向にのみ極
めて優れた磁気特性を有する珪素鋼板となる．このような珪素鋼板は方向性珪素鋼
板と呼び，主に変圧器などに使われている．鋼板の全方向に平均的に優れた磁気特
性を有する珪素鋼板は無方向性珪素鋼板と呼び，主に発電機やモーターなどに使わ
れている [5]．
珪素鋼板は今の産業社会を支えるあらゆるステージで使われる必須な軟磁性材料
である．近年，エネルギーの効率的利用と消費量の低減，即ち省エネルギーの観点か
ら，各種電気機器に対するその関連技術が大きな関心を集めている [6]．また，電気
機器の使用環境の多様性に応じ，鉄心材料性能の高効率化への要求はますます厳し
くなっている．更に，地球温暖化や大気汚染などの環境問題の観点から，自動車に対
する CO2 削減や燃費規制が強化されるなかで，自動車業界ではハイブリッド自動車
1
や電気自動車の開発と実用化が急速に進展している．これらに使われるモーターに
は小型化，高出力化や高効率化が強く求められるため，永久磁石同期モーターが多
く採用されている．従って，鉄心材料である無方向性珪素鋼板にも，その目的に適し
た特性の改善が強く求められている．小型化と高出力化するために，無方向性珪素
鋼板の高磁束密度が要求される [7]．この高磁束密度を得るために，鋼板に高磁界を
印加するのは一つの有効手段である．一方，高効率化するために，電気機器を動かす
際，鉄心の発熱として失われ利用できないエネルギーの損失が高くなる．この損失
は重要なものであり，鉄損と呼ぶ．印加磁界を強めるに連れ，鉄損が増加するため，
鋼板に低磁界を印加するのは有効手段である．しかし，印加磁界が低い場合では，一
般的に高磁束密度を得ることが難しい．そのために，印加磁界が低い場合でも，高磁
束密度が得られることが望まれている．従って，電気機器設計において，磁束密度と
鉄損のバランスを考え，最適な珪素鋼板の選択が重要となっている．
1.2 磁気特性
1.2.1 磁束密度及び磁気ヒステリシスループ
珪素鋼板において磁束密度を評価するために，通常は B25 (印加磁界 2000 A/mにお
ける磁束密度)と B50 (印加磁界 5000 A/mにおける磁束密度)が使われている．これら
は Fig. 1.1に示される磁気ヒステリシスループから得られる．
磁気ヒステリシスループは例えば直流磁化特性試験装置 (B-H トレーサともいう)
で測定できる．この装置の測定原理の等価回路概略図を Fig. 2.4に示す．励磁用電源
により，環状試料に巻いた巻き数 N1 の 1次コイルに I の電流を流すと，この電流に
より発生する磁界の強さ H (A/m)は，Eq. (1.1)で表される．
H = N1Il =
N1
l
V1
R1
(1.1)
l : 磁路長，(R+ r)
巻き数 N2 の 2次コイルに誘起される電圧を C ，R 積分回路に入力すると，その出
力電圧 V によって，磁束密度 B (T)は，Eq. (1.2)で表される．
2
Fig. 1.1 典型的なヒステリシスループ
Fig. 1.2 磁気特性測定の概略図
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B = CR2N2S
V (1.2)
S : 断面積
以上より得た H と Bの関係性により，ヒステリシスループを描く．
1.2.2 鉄損
鉄損 W はヒステリシス損 Wh，渦電流損 Ws 及び異常渦電流損 Wa から成り立って
いる．Wh は Wh =
H
HdBと定義され，ヒステリシスループの面積である.ヒステリシ
ス損は一般的に Eq. (1.3)で表される [8]．
Wh = khBnmf (1.3)
ここで kh はヒステリシス損係数，Bm は磁束密度のピーク値，nは Bm の指数，f は励
磁角周波数である．ヒステリシス損は鉄心の磁区が交番磁界によって向きを変える
ときの損失であり，磁壁ピン止めの強度にも関わる．
渦電流損は，交流磁界印加時，電磁誘導効果で金属内に生じる渦状の誘導電流によ
る損失であり，一般的に Eq. (1.4)で表される [9]．
Ws =
2d2B2mf2

(1.4)
ここで d は試料の厚み， は試料の電気抵抗， は形状係数である．これより，珪素
鋼板は薄いほうが，渦電流損が低い．
異常渦電流損は通常の誘導電流では評価できない渦電流損失で，ヒステリシス損と
渦電流損以外の鉄損である．異常渦電流損は磁区構造と関係がある [10]．一般的に
Eq. (1.5)で表される [11]．
Wa = kaB3=2f3=2 (1.5)
ここで ka は異常渦電流損係数である．
以上より，鉄損 W は Eq. (1.6)で表される．
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W = Wh +Ws +Wa = khBnmf+
pi2d2B2mf2
βρ
+ kaB3/2f3/2 (1.6)
珪素鋼板における磁気特性へ及ぼす影響要素を以下詳細に記述する．
1.3 磁気特性の影響要素
1.3.1 シリコン濃度の影響
シリコン高濃度化により鉄シリコン合金の磁気特性が改善されることが多く報告
されている [1, 12–15]．例えば，シリコン含有量の増加により，単結晶鉄シリコン合
金の最大透磁率は Fig. 1.3のとおり向上する．最大透磁率はシリコン含有量が 6.5-6.7
wt% の間で最大になる．この領域では透磁率が高くなり，鉄シリコン合金を磁化さ
せやすいため，低磁界で高磁束密度を得ることができる．
Fig. 1.3 シリコン濃度が単結晶鉄シリコン合金の最大透磁率に及ぼす影響 [1]
鉄シリコン合金においてシリコン濃度に対する電気抵抗の変化は Fig. 1.4に示され
る．電気抵抗はシリコン含有量 11 wt%付近で最大になる [1]．このような電気抵抗の
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変化から，Eq. (1.4)よりに鉄シリコン合金は 11 wt%付近で渦電流損が最小値になる．
Fig. 1.4 シリコン濃度が鉄シリコン合金の電気抵抗に及ぼす影響 [1]
更に，シリコン濃度は鉄シリコン合金の磁歪に影響する．磁歪は磁性体の磁化に伴
ない，磁性体が伸縮することである．磁歪により，変圧器では騒音が発生する．こ
の磁歪を防止するために，高シリコン濃度の鉄シリコン合金を使用するのが有効で
ある．単結晶シリコン合金における磁歪とシリコン濃度の関係性を Fig. 1.5 に示す．
[100]，[111]方向の磁歪定数 λ100 ，λ111 は共にシリコン濃度増加に従い絶対値が減少
し，6wt％前後でほぼ 0になる．
以上の鉄シリコン合金のシリコン濃度と透磁率，電気抵抗，磁歪の関係性より，シ
リコン含有量 6 wt%付近で磁気特性が優れていることがわかる．
1.3.2 結晶粒径の影響
珪素鋼板の磁気特性と結晶粒径には密接な関係があると報告されている [17, 18]．
一般的に，鉄損 W と結晶粒径 d の関係は回帰式 Eq. (1.7) で表される．Fig. 1.6 は
Shiozakiらが各種珪素鋼板の鉄損W15/50 の結晶粒径依存性の調査結果である．この結
果より，結晶粒径が 150 µm付近で鉄損は最小になり，その後は再び増加する．これ
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Fig. 1.5 シリコン濃度が鉄シリコン単結晶合金の磁歪に及ぼす影響 [16]
は大粒径化によるヒステリシス損の低減と渦電流損の増加のバランスによるもので
ある．従って，鉄損を低減するために，珪素鋼板の結晶粒径の最適化は重要である．
W = a0 + a1 · d1/2 + a2 · d−1/2 (1.7)
式中の ai (i =0, 1, 2)は回帰係数である．
1.3.3 不純物の影響
珪素鋼板に存在する酸素 [19]，炭素 [20]，硫黄 [21]，窒素 [22]，リンなどの元素に
より形成する析出物は殆ど非磁性体であり，珪素鋼板の磁気特性に影響する．更に，
これらの析出物は結晶粒の成長を阻害し，間接的に磁気特性に影響する [23]．また，
磁壁の移動と回転にも影響し，ヒステリシス損を大きくする [24–26]．
1.3.4 板厚と表面の影響
珪素鋼板の渦電流損を低減するために，薄板化は重要な手段である．一方，薄板化
に伴い，板表面自由磁極の影響が現れる．開道ら [27] は各市販珪素鋼板における磁
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Fig. 1.6 各珪素鋼板の結晶粒径と鉄損 W15=50 の関係性 [17]
気ヒステリシスループを測定し，任意磁束密度におけるヒステリシスループの幅の
半分 (以下ヒステリシスループ半幅と呼ぶ) を比較した．その結果を Fig. 1.7 に示す．
磁束密度が 1 T以下の場合，異なる組成で同じ厚みの珪素鋼板のヒステリシスループ
半幅の傾向はほぼ一致するが，1 T以上では組成よりも板厚に大きく依存しピークが
現れ，そのピーク値は 0.5 mm材の方が 0.35 mm材より小さい事がわかる．
1.3.5 集合組織の影響
前述のように，磁化容易軸 {100} を集中させ，形成した Goss 集合組織の有無によ
り，珪素鋼板は無方向性珪素鋼板と方向性珪素鋼板に分けられる．無方向性珪素鋼
板においても，Goss集合組織が不均一することにより，試料の磁気特性が変化する．
更に，F.J.G. Landgrafら [18]は珪素鋼板の磁化において，高印加磁界の時，試料の磁
壁の回転は主に集合組織に左右されると述べている．
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Fig. 1.7 各市販珪素鋼板のヒステリシスループ半幅の比較 [27]
1.4 磁区
1.2，1.3で述べた磁気特性は微視的な磁気構造の変化による結果であると考えられ
る．通常，磁性体の磁気構造は複数の同一方向を向いた磁気モーメントの集合体が
複合されたものである [28, 29]．これは磁区と呼ばれている．磁性体の磁化過程は磁
壁 (磁区と磁区の境界) の移動や回転による磁区の再配列である．磁性体の不連続境
界 (結晶粒界 [30]，鋼板表面 [31] や析出物の境界 [32]) は磁壁をピン止めする要因で
あり，透磁率低下や鉄損増加を生じさせる．合金内部の応力も磁区の形状及びサイ
ズに影響する [33–36]．
磁区理論の原型は 20世紀の初めに提案された．1931年 Bitterらが磁区を観察した．
その後 10 年間に Bloch，Néel，Landau，Lifshitz らは磁区の基礎理論を立て，完成さ
せた [37–42]．
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1.4.1 各磁気エネルギー
磁性体は，静磁エネルギーED ，磁気異方性エネルギーEA や磁気弾性エネルギー
E の総和である内部エネルギーを最小にするように，異なる磁化方向を持った微細
な磁区に分かれ消磁している．磁区の形状とサイズはこの全エネルギーに左右され
る [43]．特に，結晶粒界，鋼板表面や析出物の境界における自由磁極の発生により静
磁エネルギーを変化させ，磁区の形状は複雑となる [30, 42, 44–48]．
1) 静磁エネルギーは磁性体の内部磁場により発生する磁気エネルギーである．簡
単な単磁区の板模型を想定し，ED は Eq. (1.10)で表される．
ED =
1
2NDI
2
n (1.8)
式中で In は板の上下表面により磁化，ND は反磁場係数である．
2) 磁気異方性エネルギーは結晶異方性，形状異方性と表面磁気異方性などにより
生じる磁気エネルギーである．結晶異方性エネルギーEK による印加磁界がない時に
は磁性体の特定の結晶方向に最も内部エネルギーが低く安定している．この結晶方
向は磁化容易軸と呼ぶ．磁化容易軸が存在するため，結晶方向による磁化のしやす
さしにくさが生じる．従って，磁化の方向を磁化容易軸から微小角度だけ回転させ
ようとすると，それだけエネルギーを与えなければならない．このように磁化の方
向に依存する内部エネルギーを結晶磁気異方性エネルギーという．立方晶では EK は
Eq. (1.9)に表される．
EK = K1(a21a22 + a22a23 + a23a21) + K2(a21a22a23) (1.9)
式中では ai (i =1, 2, 3)は磁化方向と立方晶各結晶軸との余弦で，K1 と K2 は磁性体の
一次と二次異方性定数である．鉄シリコン合金の場合，K1 > 0 のため，EK を最小に
すると，磁化容易軸は {100}となる．
3) 磁気弾性エネルギーは磁歪により生じる磁気エネルギーであり，立方晶では Eq.
(1.10)に表される．
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E =
l
l =
3
2100(a
2
1a22 + a22a23 + a23a21  
1
3)
+ 3111(1212 + 1313 + 2323)
(1.10)
式中では 100，110 は [100]，[111]方向の磁歪で，i ，i(i = 1,2,3)は磁化方向，磁歪
測定方向と立方晶各結晶軸との余弦である．
1.4.2 磁区の観察方法
磁区を観察するには，Bitter粉末法 [49]，Kerr効果顕微鏡法 [50,51]，Lorentz電子顕
微鏡法，X線トポグラフィー 法 [52]，高圧走査電子顕微鏡 [53,54]などがある．本節で
は Kerr効果顕微鏡法，Lorentz電子顕微鏡法と Bitter粉末法を紹介する．
(1) Kerr効果顕微鏡法
Fig. 1.8 Kerr効果顕微鏡の原理概略図
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磁気光学 Kerr 効果を用いたイメージング技術は，試料表面で反射された光の偏光
状態の変化を通して試料の磁化情報を得るという検出原理により，試料の非破壊性，
装置や測定系の簡便性，評価の迅速性を有する非常に優れた磁区観察法である [55]．
Kerr効果顕微鏡は Fig. 1.8に示すように，磁性体で反射された直線偏光の偏光面が
磁化に依存して回転する磁気 Kerr 効果を利用したものである．光源から出た光は偏
光子で直線偏光に変換される．観察面の面内磁化成分を観察する際には，縦 Kerr 効
果を利用するため，光源と開口絞りの位置を調整することで，試料表面に対して光
を斜めに入射させる．試料表面に垂直に光を入射させれば，極 Kerr 効果によって観
察面に対して垂直方向の磁化成分を観測できる．試料表面で反射した光の磁気 Kerr
効果による偏光面の回転は，検光子によって，磁区コントラストに変換される [56]．
(2) Lorentz電子顕微鏡法
Lorentz 電子顕微鏡法は透過電子顕微鏡 (Transmission Electronic Microscope：以下
TEM) における観察方法の一つである [57–60]．Lorentz 電子顕微鏡による磁区の観
察方法は Fresnel 法と Foucault 法がある．ここでは Fresnel 方法を述べる．Fig. 1.9 に
Fresnel法原理の模式図を，Fig. 1.10に Lorentz電子顕微鏡像の例を示す．入射電子が
磁性体の試料内を通過する際，試料内の磁場に伴う Lorentz力によって偏向を受ける．
対物レンズのフォー カスをずらし，試料内の磁束によって電子が偏向されることで磁
壁の部分に明線または暗線の像コントラストを形成する．これはオーバーフォカス
(過焦点：レンズ作用を強くする場合) とアンダーフォー カス (不足焦点：レンズ作用
を弱くする場合)が存在しており，この 2つの方法で像コントラストが反転する [60]．
(3) Bitter粉末法
Bitter粉末法は最初に Bitterや Hamos，Thiessenらによって始められ，最も早い時期
の磁区観察方法である．研磨した試料面に磁性コロイドを垂らし，試料の磁性によ
り，コロイド液内に分散していた酸化鉄の微粒子が，磁壁付近の磁化変化による表
面への漏れ磁束の傾斜に引き付けられて集まり，表面近くの磁壁の観察ができる．
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Fig. 1.9 Lorentz電子顕微鏡の Fresnel法の模式図 [60]
Fig. 1.10 Lorentz電子顕微鏡の Fresnel法での観察例: (a)オーバーフォー カス (b)アン
ダーフォー カス条件 [60]
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1.5 シリコン濃度による加工性への影響
Fig. 1.11 鉄シリコン状態図 [61]
シリコン高濃度化により鉄シリコン合金の磁気特性が向上する一方，プレス，圧延
などの加工が困難となる [62]．シリコンを 3.5 wt%以上に添加すると，合金の加工が
難しくなる．5 wt%以上に添加すると，Fig. 1.11に示す状態図でもわかる通り，B2(α1)
と D03(α2)規則相が形成され，原子面の滑り数が少なくなるのは加工困難の原因であ
ると報告された [63]．この 2相は Fig. 1.12に示すように，溶質原子 Fe (鉄)と溶媒原
子 Si(シリコン)が相互に規則正しく配列している．シリコンは 3.5 wt%と 5 wt%の間
は単距離の規則相が存在するのは加工困難の要因となると考えられた [64, 65]．現在，
圧延温度や冷却速度を制御し 2 相の形成状態に関する加工性改善の研究が多く行わ
れている [66–68]．また，シリコン濃度は 6 wt%以上の高シリコン珪素鋼板の作製に
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関して，溶射成形などの加工方法が使用されている [69]．
Fig. 1.12 B2と D03 相の結晶構造 [70]
1.6 高純度試料
珪素鋼板は不純物の存在により，加工性の悪化が報告されている [71, 72]ため，高
純度化により鉄シリコン合金の加工性の改善も期待できる．
1.6.1 高純度鉄の新たな特性
一般的に使用されている，工業用純鉄の純度は 99.6 wt%程度であり，低温では脆く
なり加工が困難となる．しかし，純度 99.999 wt% 以上の超高純度鉄は極低温 (4.2K)
においても可塑性が確認されている [73]．さらに，酸に対する反応も，塩酸や硫酸
に極めて溶けにくくなる．つまり，鉄中に含まれる数% の不純物の影響により特性
が大きく変化することが示されている．鉄の純度の違いによる引張試験の結果から，
99.995 wt%電解鉄から作製された試料において，絞り 99 %以上という大きな可塑性
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が確認されている.
更に，Fe-Cr合金は Crの含有量増加に伴い，耐食性，耐酸化性は向上するが，延性
と靭性が低下するため，従来 Fe-30 wt% Crが限界であった．Fe-Cr合金において延性，
靭性の改善には，炭素や窒素量の低減が有効であることが示されており，合金純度
99.99％まで上昇させることにより延性の改善がなされ，Fe-50 wt％Cr 合金において
熱間および冷間延性が確認されている [74]．
1.6.2 高純度合金の作製方法
Fig. 1.13 コールドクルーシブル溶解炉の模式図 [75]
高純度合金の作製にあたり，不純物混入の少ない溶解雰囲気中での溶解が不可欠で
ある．溶解中の試料汚染原因として，溶解中雰囲気からの汚染と，溶解るつぼからの
汚染が考えられる．コールドクルーシブル溶解炉は，これらの要求を満たし，超高
純度鉄の作製にも用いられている．Fig. 1.13にその溶解炉模式図を示す．コールドク
ルーシブル溶解法は，金属をるつぼから浮揚させて各種材料を溶解するめ，るつぼか
らの汚染を極力低減させることができる．また，るつぼをチャンバーで覆うことで，
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溶解を真空又は，高純度不活性ガス雰囲気中で行うことで大気不純物成分による試
料汚染を低減することができる．このコールドクルーシブル (Cold Crucible Levitation
Melting，CCLM)溶解炉はスリットの入った水冷銅るつぼとその周囲に巻回された水
冷コイルおよび高周波電源で構成され，コイルに高周波電源を印加することでるつ
ぼおよび溶解原料に渦電流が誘導され，これらの間に電磁反発力が発生する．このと
きの電磁反発力が金属の質量より大きければ，金属はるつぼから離れ浮揚する．同
時に渦電流によるジュー ル熱で加熱され金属は溶解する [75]．更に，電磁撹拌により，
高純度合金の均質化も行える．
1.6.3 高純度珪素鋼板
Fig. 1.14 高純度化による無方向性珪素鋼板の鉄損改善 [27]
高純度珪素鋼板の磁気特性改善に関して，開道ら [27] はコールドクルーシブル溶
解炉で高純度 Fe-3 wt% Si合金を圧延し，作製した板材と市販の新日鉄住金の無方向
性珪素鋼板 35H210を比較した．その磁気特性の結果を Fig. 1.14に示す．微量成分の
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制御による析出物はヒステリシス損の影響は 1/3に低減し，より優れた磁気特性を得
られる事を示唆した．
1.7 研究目的
本論文は，珪素鋼板の更なる特性の向上を目指し，そのベースとなる鉄シリコン合
金を高純度化することが改善策となりうるかを検証した基礎研究である．
高純度 99.99 wt％電解鉄と 99.999 wt％シリコンを原料として，コールドクルーシ
ブル溶解炉を用い，高純度鉄シリコン合金すなわち Fe-(4, 5, 6)％Si 試料を作製する．
Fe-3 wt% Si試料に関しては開道ら [27]の知見がある．Fe-7 wt% Si試料では機械特性
が非常に悪くなることが予想され，Fig. 1.3 に示す 6.5 wt% シリコン含有量で最大透
磁率が最も優れるため，それらの間の組成を選んだ．これらの高純度試料に関して，
Si 高濃度化による試料のヒステリシス損と磁歪低減，透磁率向上などの磁気特性及
び機械特性の改善について検討する．次に，高純度試料中の磁区構造と Si 濃度，結
晶方位との関係性，磁界変化に伴う磁壁移動と回転などの動的な挙動を検討し，不
純物のピンニングが磁区へ及ぼす影響を調べる．さらに，試料への炭素添加により，
炭素が様々な磁気特性に及ぼす影響も調べる．
第 2章では高純度 Fe-(4, 5, 6) wt% Siにおいて，結晶粒組織，集合組織などの要素を
考慮し，Si濃度の増加に伴う磁気特性の変化を検討する．
第 3章では Kerr効果顕微鏡及び Lorentz電子顕微鏡を用い，バルクと薄片 Fe-(4, 5,
6) wt% Si試料の静的磁区及び磁界印加により磁区の動的な挙動を調べる．
第 4 章では高純度 Fe-4 wt% Si 合金に 0.1 wt% 炭素を添加し，炭素及びその析出物
などの状態を測定した．更に，炭素の析出物が Fe-4 wt% Siの磁気特性へ及ぼす影響
を明らかにする．
第 5 章では Fe-4 wt% Si 試料の引張試験，その破断面観察，硬さ試験を行うことに
より，Fe-4 wt% Si試料の加工性を評価する．更に，Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の結晶相を
同定し，加工性を推測する．
第 6章では実験結果をまとめ，本研究の総括を行う．
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第 2章 高純度 Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金の
磁気特性
2.1 緒言
珪素鋼板の高効率化に繋がるよう Fe-Siの磁気特性を向上させるため，前章で述べ
たとおり Siの高濃度化は有効な手段である．現在，珪素鋼板における高 Si濃度の研
究は多いが，これらの高 Si 珪素鋼板中の不純物を制御し，磁気特性を評価する研究
は少ない．この視点から，本章では Si含有量を 4 wt%から 6 wt%へ高濃度化し，高
純度 Fe-Si合金の磁気特性がどのように改善されるかを調査することとした．不純物
を極力除去した高純度 Fe及び Si原料を利用し，合金化において不純物混入を抑えら
れるコールドクルーシブル溶解炉を用い，Si含有量が異なる高純度 Fe-(4, 5, 6) wt% Si
合金を作製した．これらの試料の直流磁気特性を測定し，更に各試料の微細組織，集
合組織が磁気特性へ及ぼす影響を明らかにした．
2.2 実験方法
2.2.1 高純度インゴットの作製
高純度 Fe-(4, 5, 6) wt% Si 合金を作製するにあたり，溶解試料には純度 99.992 wt%
高純度電解鉄マイロン SHP (東邦亜鉛株式会社製) と純度 99.999 wt% 純 Si (高純度化
学研究所製)を用いた．このマイロン SHPの元素品質保証値を Table. 2.1に示す．こ
の品質保証値から，原料である電解鉄は不純物が 80 ppm 以下であることがわかる．
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Table 2.1 高純度電解鉄マイロン SHPにおける不純物の含有量 (品質保証値)
不純物 C P S Si Mn Cu As Sn B Sb Co
ppm 7 1 4 <5 1 1 1 1 1 1 1
不純物 N O H Al Bi Cd Cr Ni Pb Zn
ppm 5 40 1 1 1 1 1 1 1 4
また，純 Siは不純物が 10 ppm程度である．
試料の溶解は Fig. 2.1 に示すコールドクルーシブル溶解装置 (富士電機ファー ネス
(株) 製) を使用した．高純度電解鉄マイロン 1 kg ほどを溶解装置のるつぼに Fe と Si
の融点の違いを考慮し，Siが Feに囲まれるよう積み重ねた．その後，10-4 Pa以下に
油拡散ポンプにて排気し，予備加熱を 200 °C 付近で 5 分間行い試料に付着する水分
などを飛ばした後，約 1600 °Cに設定し，本加熱を行なった．合金試料の元素分布の
均一化のため，炉内で溶湯のまま 20分間保温した．溶解完了後，水冷式るつぼ内で
冷却し，大気解放後素手で触れる温度になるまで冷却した．この間におよそ 2時間を
要した．同じ溶解・凝固条件で，Fe-(4, 5, 6)wt% Siの 3つのインゴットをそれぞれ作
製した．作製したインゴットの外観を Fig. 2.2に示す．
2.2.2 インゴットの純度保証及び元素の均質性
コールドクルーシブル溶解炉で作製したインゴット中の不純物混入に関して，本研
究では実際に測定していないが，小川ら [76] は同じ溶解装置で 99.99 wt% の高純度
電解鉄の溶解前後 (2 回行った) と作製した Fe-2.6 wt% Si-4 wt% C との主要な微量元
素含有量を ICP-AESで分析している．その結果を Table 2.2に示す．表中の高純度電
解鉄溶解前後で元素含有量はほぼ等しい値を示した．溶解後で N が 8 ppm 増加，O
が 89 ppm増加していた．作製した Fe-2.6 wt% Si-4 wt% Cにおいては P以外の元素は
殆ど存在しない．以上より，高純度試料をコールドクルーシブル溶解炉で溶解し，高
純度のインゴットが得られており，溶解による汚染は殆どないと考えられる．
インゴットの元素分布の均一化に関しても同様に，小川ら [77] は同じ装置で作製
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Fig. 2.1 コールドクルーシブル溶解炉外観
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Table 2.2 溶解前後の試料各元素の分析結果 (単位：massppm，%付は wt%) [76]
元素 電解鉄溶解前 電解鉄溶解後 (1) 電解鉄溶解後 (2) Fe-2.6 wt% Si-4 wt% C
Al <1 <1 <1 3.1
As 1
B 1 1.0 1.4
Bi 1
C 3.1 0.2 0.1 4.0 %
Ca 0.6 6.7
Cd <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
Co 1.7 1.5 0.8 1.1
Cr <1 1 3 0.8
Cu 1.3 3 2 2.3
H 13
K <1 2.1
Mg <0.1 0.8 0.9 0.4
Mn <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
Mo <0.1 <0.1
N 3 11 20
Nb 0.6
Ni <0.5 <0.1 <0.1 0.2
O 4 61 93
P 1 <20
Pb 1
S 1.4 1.5 1.4 0.1
Sb 1
Si 5 2.58 %
Sn 1
Ti 0.3 3 1 1.4
V <0.1 <0.1
Zn <1 0.5 0.7 1.1
Zr 1
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Fig. 2.2 作製したインゴットの外観
した Fe-2 wt% C インゴットの 5ヶ所における C 濃度のバラツキが，相対標準偏差が
1 %以下と極めて小さいことを確認している．従って，コールドクルーシブル溶解炉
で成分が均質のインゴットが作製できると考えられる．
以上の結果より，本研究で作製した試料中の不純物混入も最小限に抑えられ，Siな
どの各元素は均一に分布すると考えられる．
2.2.3 磁気測定試料の作製と直流磁気ヒステリシス特性の測定
作製した高純度 Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金インゴットを Fig. 2.3のように，上部から放
電加工で，内径 35 mm，外径 45 mm，厚さ 5 mmの環状試料を切り出し，試料表面の
残留加工層を SiC研磨紙にて 1500番まで研磨した．更に，試料表面の残留応力及び
傷を低減するために，ピカール金属磨で研磨仕上げした．
ヒステリシスループを測定するために，環状試料へそれぞれ導線を一定の巻き数で
一次と二次巻線を均一に巻く．巻き終わった試料写真を Fig. 2.4 に示す. 測定は直流
磁化特性試験装置 (SK130 メトロン技研株式会社製) により行った．最大印加磁界の
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Fig. 2.3 環状試料の試料切り出し位置及び寸法
強さは H=5000 A/mで，また最大磁束密度は 0.5，0.6，0.7，0.8，0.9，1.0，1.05，1.10，
1.15，1.20，1.25，1.30，1.35，1.40，1.45，1.5 Tと設定し，それぞれの試料の直流ヒス
テリシスループを測定する．なお，測定時，上記設定値の前後で測定が終了する場合
がある．また，試料によっては測定を割愛した値もある．本装置は，試料パラメータ
(大きさ，巻数，密度など)を入力すると，測定制御動作・データ演算を自動的に行い，
ドリフト調整や消磁を自動で行う．各試料の保磁力，透磁率，ヒステリシス損などの
磁気特性は磁気ヒステリシスループから算出した．
2.2.4 微細組織及び結晶方位の同定
結晶粒径が磁気特性へ及ぼす影響を検討するために，光学顕微鏡で微細組織を観察
した．環状試料の切断位置の上部の試料を SiC研磨紙にて 1200番まで研磨し，アル
ミナペースト (粒径：1 µm) によりバフで最終研磨を行なった．この試料を 4 % ナイ
タール溶液で腐食させた．アセトンで洗浄後，光学顕微鏡で微細組織を観察した．
更に，集合組織が磁気特性へ及ぼす影響を考察するために，電子後方散乱回折
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Fig. 2.4 磁気測定に使用する巻線を巻いた環状試料
（Electron Back Scatter Diffraction Patterns，以下 EBSD）を用い，試料の結晶方位を同
定した．観察試料は環状試料を十二等分したうちの 1 つを切り出し，表面を SiC 耐
水研磨紙にて 3000 番まで研磨し，自動研磨機でダイヤモンドペースト (BUEHLER
製，粒径：3 µm)，アルミナ研磨剤 (BUEHLER 製，粒径：1 µm)，コロイダルシリカ
(BUEHLER 製，粒径：0.6 µm) の順番で鏡面仕上げまで行なった．なお，EBSD は走
査電子顕微鏡 (Scanning Electron Microscope：以下 SEM) SU-70SEMに装備されたもの
用い，OIM 結晶方位解析ソフトウェア (Orientation Imaging Microscopy Data Analysis)
で結晶粒の方位を解析し，試料の極点図を解析した．
2.3 磁気ヒステリシス特性
Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料のハーフヒステリシスループを Fig. 2.5 に示す．保磁力部分
を示す挿入図より，3試料の保磁力はそれぞれ 15，19，9 A/mであり，Fe-6 wt% Si試
料の値は特に小さい．Fe-5 wt% Si試料は Fe-4 wt% Si試料の値より大きい．
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Fig. 2.5 Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料のハーフヒステリシスループ (最大印加磁界 Hmax =
5000 A/m)．H < 30 A/m部分を挿入図に示す．
磁束密度において，B25 はそれぞれ 1.40，1.45，1.48 Tで，B50 は 1.53，1.59，1.61 Tで
ある．なお，印加磁界が低いため，3つの試料とも飽和していない．Si濃度の増加に
伴い，B25 と B50 共に低くなる．しかしながら，Fe-6 wt% Si試料は 100 A/m以下の低
磁界で，1.2 Tの磁束密度が得られる．この磁束密度を得るために，Fe-(4, 5) wt% Siは
300 A/m 以上の印加磁界が必要である．磁界を約 400 A/m 以上印加により，Fe-(4, 5)
wt% Siの磁束密度は Fe-6 wt% Si試料を上回る．これはこの磁化の時点で Fe-6 wt% Si
試料内部に移動しやい 180 °磁壁は殆ど移動が終わり，移動しにくい 90 °磁壁の移動
が始まることで，磁化方向に沿う磁区体積の増加率は小さくなるためと考えられる．
最大磁束密度は前述の通り，0.5 T から 1.5 T までの条件で，一連のヒステリシス
ループを得ている．これらのヒステリシスループから得られたそれぞれの保磁力と
最大磁束密度の関係を Fig. 2.6 に示す．これより，全測定条件で Fe-6 wt% Si 試料の
保磁力は Fe-(4, 5) wt% Siより小さい．更に，3試料とも最大磁束密度における保磁力
の増加が三段階になっていることがわかる．最初の段階 (最大磁束密度は 0.5 T から
1.0 Tの間)では徐々に増加する．中間の段階 (1.0 Tから試料に依存する任意の値まで
の間) で保磁力は殆ど変化しない．この任意の値は Fe-4 wt% Si 試料で 1.35 T と一番
26
Fig. 2.6 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の最大磁束密度における保磁力の変化
大きく，Fe-6 wt% Si試料で 1.2 Tと一番小さく，Fe-5 wt% Si試料では 1.3 Tとその中
間値である．最終の段階で保磁力は急激に増加する．これは Fig. 2.7に示される最大
磁束密度とその残留磁束密度との関係性と類似する．残留磁束密度も最初の段階で
増加し，次の段階ではほぼ変わらない．しかしながら，最終の段階では試料ごとに差
異が大きい．なお，最終の段階での保磁力と磁束密度の関係性において不明な点が
ある．
Fig. 2.8 に Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料の透磁率の変化を示す．200 A/m 以下の印加磁界
で Fe-6 wt% Si試料の透磁率は他の試料の倍程度と大きいことがわかる．特に最大透
磁率は Fe-6 wt% Si試料では 0.028 H/mであり，Fe-4 wt% Si試料のほぼ 3倍となって
いる．Fe-6 wt% Si 試料は 20 A/m 印加磁界で，Fe-(4, 5) wt% Si はそれぞれ 30 A/m と
60 A/m で最大透磁率になる．200 A/m 以上の磁界印加では 3 つの試料の透磁率及び
その変化は同じであることがわかる．
Fig. 2.9 に 3 つの試料の最大磁束密度とヒステリシス損の関係を示す．3 つの試料
とも，最大磁束密度が 1.2 T 以下では，最大磁束密度の増加に伴い，ヒステリシス
損は一様に直線的に増加することがわかる．ヒステリシス損の増加率は，Fe-6 wt%
Si試料では一番小さく，Fe-4 wt% Si試料では一番大きく，Fe-5 wt% Si試料ではその
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Fig. 2.7 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の最大磁束密度における残留磁束密度の変化
Fig. 2.8 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の透磁率の比較
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Fig. 2.9 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料のヒステリシス損と最大磁束密度の関係
中間である．最大磁束密度がある値以上になるとヒステリシス損は急激に増加する．
例えば，Fe-6 wt% Si試料は 1.2 Tで，Fe-5 wt% Si試料は 1.3 Tで，Fe-6 wt% Si試料は
1.35Tで急激な増加が見られる.
以上の結果から，Fe-6 wt% Si 試料は低印加磁界で透磁率は他の試料より倍程度優
れており，より早く高磁束密度を得ることができ，ヒステリシス損も少ないため，低
磁界がかけられる環境で磁性材料として適切である．
Table 2.3 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料それぞれの磁気特性
試料
磁束密度 (T) 残留磁束密度 保磁力 ヒステリシス損 最大透磁率
B25 B50 Br (T) Hc (A/m) Wh (W/Kg) µ (H/m)
Fe-4 wt% Si 1.48 1.61 0.18 18 0.75 0.010
Fe-5 wt% Si 1.45 1.59 0.21 20 1.45 0.008
Fe-6 wt% Si 1.40 1.53 0.39 11 1.45 0.029
３つの磁気特性を Table 2.3にまとめる．
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2.4 微細組織の影響
Fig. 3.12に Fe-(4, 5, 6) wt% Si環状試料の光学顕微鏡観察結果を示す．試料は粒状等
軸晶組織であり，3つの試料の平均結晶粒径はほぼ同等であり，約 2 mmである．そ
のため，3つの試料の磁気特性の差異は結晶粒径からの影響ではないと考えられる．
更に，環状試料の幅と厚みとも 5 mmであるため，試料の幅と厚みに渡り，結晶粒
が 2-4個しか存在しない．磁気エネルギーを低減するために，Fig. 2.11に示すように，
磁化が印加されてない時には表面の結晶粒層は殆ど閉磁区となる．このような磁区
の磁壁は 90°磁壁である．磁界を印加した際に 90°磁壁が動きにくく，90°磁壁の再
配列により生じるヒステリシス損が高い．また，低印加磁界の場合で，このような磁
壁が殆ど移動せず，磁界が強まるに連れ，動き出す．従って，この 90°磁壁の存在が
Fig. 2.9に高印加磁界でヒステリシス損がが急激に増加する原因である．なお，この
90°磁壁に関する実際の磁区挙動は 3.3.3に記述する．
(a) Fe-4 wt% Si
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(b) Fe-5 wt% Si
(c) Fe-6 wt% Si
Fig. 2.10 Fe-(4, 5, 6) wt% Si環状試料の微細組織
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Fig. 2.11 環状試料の厚みに渡る結晶粒及び表面磁区の模式図．上下部に試料の表面
の 90°磁壁の様子を示す．
2.5 集合組織の影響
EBSD試料の結晶粒ごとに結晶方位を決め，集合組織の有無を判断した．EBSDに
よりそれぞれ結晶粒の Eular 角を得て，OIM で (100) と (110) 極点図を描いた．結果
を Fig. 2.12に示す．極点図から，いずれの試料においても，試料表面に (100)と (110)
面が集中していない．従って，Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料とも，集合組織がないことがわ
かる．そのため，３つの試料の磁気特性の差異は集合組織から影響を受けないと考
えられる．
(a) Fe-4 wt% Si
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(b) Fe-5 wt% Si
(c) Fe-6 wt% Si
Fig. 2.12 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の (100)と (110)極点図
2.6 結言
直流磁化測定装置でコールドクルーシブル溶解を用いて作製した高純度 Fe-(4, 5, 6)
wt% Si合金の直流磁気ヒステリシス特性を直流磁化測定装置で測定し解析を行った．
また光学顕微鏡で微細組織を，EBSDで集合組織を調査し，直流ヒステリシス特性へ
及ぼす影響を検討した．それらの結果は以下の通りである．
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1) Si濃度の増加に伴い，B25 と B50 が低くなる．
2) Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料とも，最大磁束密度における保磁力の変化は三段階に分
かれる．最初の段階で徐々に増加し，中間の段階で殆ど変化しなく，最終の段階で保
磁力は急激に増加する．
3) Fe-6 wt% Si試料は低印加磁界で透磁率は Fe-(4, 5) wt% Siより倍程度大きく，低
印加磁界で高磁束密度を得ることができる．
4) 最大磁束密度は 1.2 T以下である時，その増加に伴い，ヒステリシス損は一様に
直線的に増加する．その後，ヒステリシス損は急激に増加する．
5) 3 つの試料の結晶粒径は同じ程度であるため，結晶粒径は直流ヒステリシス特
性に影響しないと考えられる．しかし，結晶粒径は大きいため，試料表面による影響
が現れる．これは試料表面の結晶層の磁区が殆ど 90°磁壁の閉磁区のためである．
6) 集合組織がないため，集合組織は試料の直流ヒステリシス特性の差異に影響し
ないと考えられる．
Fig. 2.5, 2.8, 2.9一部を以下の論文より転載している．
Zhe Lei, Takuro Horiuchi, Iwao Sasaki, Chikara Kaido, Yoichi Horibe, Satoshi Hata, Toshifumi
Ogawa, and Hidenori Era. Hysteresis and domain behaviors analysis of high purity Fe-(5, 6)
wt% Si alloys. Physics Procedia, Vol. 75, pp. 695-702, 2015
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第 3章 高純度 Fe-Si合金における磁区
と結晶方位・粒界との関係
3.1 緒言
磁性体を磁化させる時，試料の磁区は磁化方向に沿い再配列する．交流磁界や印加
方向が変化する磁界で磁区は正負方向の再配列の違いにより，ヒステリシス損が発
生する．そのため，1.3に記述したヒステリシス損への影響要素はすべてこの磁区の
配列に影響する．例えば，Si濃度，粒界，試料表面などである．粒界，試料表面より
磁区の再配列への影響に関する研究は多いが，Si濃度の増加により，磁区の形状，サ
イズ及び再配列の変化についての研究が少なく，Si 濃度の増加に伴う磁区の変化は
まだ明らかではない．
以上の視点から，本章では，第 2章で Siの増加により Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金の磁気
特性の差異を微視レベルにおいて明らかにすることを目的とした．それぞれの試料
の磁界を印加せず表面磁区 (以下静的な磁区と呼ぶ) を観察し，この磁区の形状，サ
イズと粒界，転位などの関係性を検討した．更に，磁界を印加した際の表面磁区の再
配列 (以下磁壁移動と呼ぶ)を観察し，それぞれ試料の再配列の違いを検討した．2種
類の高純度試料 (バルク及び薄片試料)を作製し，それぞれ Kerr効果顕微鏡と Lorentz
電子顕微鏡の Fresnel法で観察した．この試料形状による磁区の変化も考察した．
一方，Fe-Si合金において，{100}は磁化容易軸，磁化困難軸が {111}で，{110}が
その中間である．従って，磁区の解析をする際，試料の結晶粒の方位を明らかにすべ
きである．この方位を決めるために，本章では EBSDを用い，試料の結晶粒ごとに方
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位を同定した．得られた結晶方位とそれぞれの結晶粒の表面磁区形状との関係を検
討した．
3.2 実験方法
3.2.1 結晶方位の同定実験方法及び試料表面と磁化容易軸とのなす角
度の計算
EBSD による結晶方位の同定試料は 2.5 の観察試料を用いている．Fe-(5, 6) wt% Si
試料表面を SiC耐水研磨紙にて 3000番まで研磨し，自動研磨機でダイヤモンドペー
スト (粒径：3 µm)，アルミナ研磨剤 (粒径：1 µm)，コロイダルシリカ (粒径：0.6 µm)
の順番で鏡面仕上げまで行なった．なお，EBSD は SEM SU-70SEM に装備されたも
の用い，OIM結晶方位解析ソフトウェアで結晶粒の方位を解析した．
Fig. 3.1 試料座標と結晶座標との変換模式図
BCC結晶構造の Fe-Siの結晶座標 Vc = (lc,mc, nc)はぞれぞれ [001]，[010]，[100]に
設定する．また，試料座標は X，Y，Zに設定する (一般的に EBSDで観察する際，RD，
LD，NDを使う)．2つの座標の関係は Fig. 3.1に示す．EBSDでは試料の各結晶粒の
Euler角 (ϕ1, Φ, ϕ2)が得られる．この Euler角は，結晶座標 Vc = (lc,mc, nc)へ Eq. (3.1)
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の回転行列 g を Eq. (3.2)の通り作用させる事により，試料座標へと変換できる．
g =
0BBB@
cos'1 cos'2   sin'1 sin'2 cos sin'1 cos'2 + cos'1 sin'2 cos sin'2 sin
  cos'1 sin'2   sin'1 cos'2 cos   sin'1 sin'2 + cos'1 cos'2 cos cos'2 sin
sin'1 sin   cos'1 sin cos
1CCCA
(3.1)
Vs = g  Vc (3.2)
磁区の形状，サイズと結晶方位との関係性を検討するために，本章では試料表面と
Fe-Si結晶粒磁化容易軸 {100}とのなす最小角度を _|s|と定義した．この角度は結晶
対称性を考慮し，試料の結晶方位と等価な 12 個の {100} 結晶軸の角度 i(i =1,…,12)
をそれぞれ計算し，Eq. (3.3)により得たものである．
s = min(90   i) (3.3)
i = 1; :::; 12
3.2.2 静的な磁区及び磁壁移動の観察
Fe-(5, 6) wt% Siのバルク試料を Kerr効果顕微鏡で，薄片試料を Lorentz電子顕微鏡
の Fresnel法で静的な磁区及び磁壁移動を観察する．
結晶粒方位が同定された EBSD試料を 3.2.1の研磨方法と同じように鏡面仕上げま
で研磨する．Kerr効果顕微鏡で結晶粒ごとに静的な磁区を観察する．さらに，直流磁
界を一定な方向に印加し，磁壁の移動を観察する．
Lorentz電子顕微鏡の観察では，各インゴットから 0.4 mm薄板を切り出し，SiC研
磨紙にて 50 µm まで薄板化する．これらの試料から直径 3 mm の丸型試料を切り出
し，イオンミリングで薄片化した．TECNAl-F20 TEM(FEI製)に付属する Lorentzレン
ズを用い，静的な磁区を観察する．更に，試料表面に垂直方向の磁界を印加し，0か
らある強さまで，また 0に減らす磁界印加方法で磁壁移動を観察する．
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3.3 Kerr効果顕微鏡によるバルク試料の磁区観察
3.3.1 静的な磁区の形状と方位との関係
Fig. 3.2に Fe-6 wt% Si試料の結晶粒の磁区の形状を示す．隣接したコントラストが
違う両領域は Kerr効果顕微鏡で得た向きが異なる磁区である．Kerr効果顕微鏡で入
射光の制御により，コントラスト調整と色反転ができる．
Fig. 3.2 Fe-6 wt% Si試料の結晶粒の磁区模様．図中角度は各結晶粒の ζs である．各
結晶粒の Miller 指数が図下にある．挿入図は EBSD による各結晶粒の逆極
点図マッピングである．Fig. 3.3から Fig. 3.7も同様．
図中 3つの結晶粒があり，それぞれ ζs は 2°，3°，16°である．2°の結晶粒 (a)に磁
区のサイズが大きく，板状の磁区模様が現れる．これは Slab 磁区と呼び，その磁壁
は 180°である．また，結晶粒の面Miller指数が 100面に近いため，磁化容易軸 {100}
がこの面に存在し，大きい Slab 磁区 [78] で安定している．結晶粒 (b) はほぼ同じで
あるが，磁区の幅が小さくなる，また大きい三角の磁区が見られる．これは試料表面
の影響を受け，形成される閉磁区である．このような形状の磁区は試料内部の基本
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磁区から成長したものであり，lancet磁区と呼ばれる．16°の (c)には微細で複雑な磁
区形状が現れる．その中に多くの lancet磁区が存在している．
Fig. 3.3 Fe-6 wt% Si試料の結晶粒 ζs = 5°，7°の磁区形状
Fig. 3.3 に別視野の磁区の形状を示す．ここでは 2 つの結晶粒に着目する．結晶粒
(e)と (d)の ζs はそれぞれ 5°，7°である．5°の結晶粒 (d)は Fig. 3.2の結晶粒 (c)より
大きい lancet磁区が存在している．7°の結晶粒 (e)には樅の木 (fir-tree)のような磁区
が現れる．これも閉磁区の一つであり，fir-tree磁区と呼ばれる．結晶粒 (e)の中に並
行の fir-tree磁区が存在している．
Fig. 3.4，Fig. 3.5，Fig. 3.6に更に別の視野の磁区形状を示す．結晶粒 (f)，(g)，(h)，
(i)，(j)，(k)，(l)の ζs はそれぞれ 11°, 18°，8°，12°，26°，13°，19°である．これらの結
晶粒には全て複雑で小さい Lancetと fir-treeの磁区が混在し排列する．
以上の Fe-6 wt% Si 試料の様々な磁区形状から，ζs の大きさにより表面磁区の複雑
さを左右することがわかる．ζs は 2°，3°の場合で Slab磁区が存在する．ζs は 5°の場
合で大きい Lancet 磁区が存在する．ζs は 7° の場合で，大きい fir-treen 磁区が存在す
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Fig. 3.4 Fe-6 wt% Si試料の結晶粒 ζs = 11°，18°の磁区形状
Fig. 3.5 Fe-6 wt% Si試料の結晶粒 ζs = 8°，12°，26°の磁区形状
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Fig. 3.6 Fe-6 wt% Si試料の結晶粒 ζs = 2°，13°，19°の磁区形状
る．ζs はこれ以上の場合で複雑な lancet と fir-tree 磁区が混在する．序論で述べたよ
うに，磁区の形状やサイズは静磁エネルギ ，ー磁気異方性エネルギーや磁気弾性エネ
ルギーの全エネルギーに左右される．試料表面により表面静エネルギーが生じ，磁
区の形状が単純ではなくなる．表面静磁エネルギーは Eq. (3.4)で表される [79]．
Em = 5.04× 104IsWsin2ζs (3.4)
式中で Is は自発磁化，W は表面磁区の幅である．ζs は大きい場合，EM を最小にす
るために，磁区の幅 W が小さい値である．即ち，磁区は複雑に存在する．
3.3.2 Fe-(5, 6) wt% Si試料の静的な磁区の比較
第 2 章に Si 濃度は 5 wt% から 6 wt% に増加すると，最大透磁率が高くなり，低印
加磁界で鉄損が低くなることがわかった．更に，2試料の結晶粒径が同等で，いずれ
の試料でも集合組織が見られなかったため，その磁気特性の違いは結晶粒径と集合
組織の影響ではないことがわかった．本節は Si 濃度の影響による試料の磁区の違い
を検討していく．
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(a) Fe-5 wt% Si
(b) Fe-6 wt% Si
Fig. 3.7 Fe-(5, 6) wt% Si試料の磁区形状の比較
Fig. 3.7に Fe-(5, 6) wt% Si試料の同等な ζs での磁区様子の比較を示す．それぞれ試
料の結晶粒 (a)，(b)，(c) の ζs はそれぞれ 3°，18°(19°)，24° である．3° 結晶粒 (a) に
は 2 試料とも slab 磁区が存在している．磁区の幅はほぼ同等である．ただし，Fe-5
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wt% Si 試料の方が磁壁は歪みがある．24° の結晶粒 (b) には 2 試料とも複雑な lancet
磁区が現れ，磁区サイズはほぼ同じである．18°(19°) の結晶粒 (c) にも差が見られな
い．従って，この範囲での Si濃度の変化は磁区形状に変化をもたらさないと言える．
3.3.3 Fe-(5, 6) wt% Siの表面磁壁移動の比較
Fe-(5, 6) wt% Si試料において，Kerr効果顕微鏡にて磁界印加して表面磁壁移動の様
子を観察した．この結晶粒の s は 2°であるため，観察視野で slabに近い磁区が存在
している．180°磁壁に沿って，最大 1.7 kOe(135300 A/m)の磁界を印加する．Fig. 3.8
に Fe-6 wt% Si試料，Fig. 3.9に Fe-5 wt% Si試料の磁壁移動結果を示す．Fig. 3.8より
Fe-6 wt% Si 試料においてを 0.2 kOe(15920 A/m) 以下の磁界では磁壁移動は殆ど見ら
れず，0.2 kOe(15920 A/m)以上による表面磁壁移動が見られた．更に，1.4 kOe(111400
A/m)において磁壁移動と回転で観察エリア内で単一磁区となった．一方，Fig. 3.9で
示される Fe-5 wt% Si 試料では，0.2 kOe(15920 A/m) 以下の磁界では磁壁移動は殆ど
見られず，0.2 kOe(15920 A/m) kOe以上による表面磁壁移動が見られた．ただし，1.7
kOe(135300 A/m)まで磁界を印加したが，観察エリア内で単一磁区とはならなかった．
以上の結果より，磁界が低い領域で表面磁区が殆ど移動しない．これは，試料内部
から磁区の移動が始まり，一定の磁界を印加すると，表面磁壁移動が開始すると考
えられる．更に，Fe-6 wt% Si試料は Fe-5 wt% Si試料より低い印加磁界で単一磁区に
なるため，Fe-6 wt% Si試料の方が磁壁は動きやすいと考えられる．
3.3.4 粒界における磁区連続性
Fig. 3.10 に Fig. 3.1-3 とは別の視野の磁区模様を示す．ここでは，結晶粒 (a) と (b)
の粒界で磁区が連続的に存在しており，結晶粒 (a)と結晶粒 (c)，結晶粒 (b)と結晶粒
(c)の磁区は不連続である．これは粒界により生じる自由磁気エネルギーと関係する．
その生じる自由磁気エネルギーは Eq. (3.5)で表される．
s = cos  cos 
= 2 sin[1=2( + )] sin[1=2(  )]
(3.5)
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Fig. 3.8 磁界印加による Fe-6 wt% Si 試料の磁壁移動. 磁界の強さは 0 kOe(0 A/m) か
ら 1.4 kOe(111400 A/m)まで 0.1 kOe(7958 A/m)ずつ増加する．磁界の印加方
向は上下である．
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Fig. 3.9 磁界印加による Fe-5 wt% Si試料の磁壁移動.磁界の強さは 0.0 kOe(0 A/m)か
ら 1.7 kOe(135300 A/m)まで 0.1 kOe(7958 A/m)ずつ増加する．磁界の印加方
向は上下である．
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Fig. 3.10 磁区連続性が見られる Fe-6 wt% Si試料の磁区形状
Fig. 3.11 それぞれの結晶粒と粒界の垂直方向との角度の概要図
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式中 αは Fig. 3.11の α1 ，α2 ，α3 の最小値であり，β は β1 ，β2 ，β3 の最小値である．
ω は自由磁極密度で，Is は自発磁化である．結晶粒 (a)と (b)の α，β の値が近くなる
と，生じる磁気エネルギーは小さいため，粒界を超えて磁区が連続的に存在するこ
とができる．
3.4 Lorentz電子顕微鏡による薄片試料磁区観察
3.4.1 Fe-(5, 6) wt% Siの磁壁移動の比較
Lorentz 電子顕微鏡の Fresnel 法で Fe-(5, 6) wt% Si 薄片試料へ磁界を印加しながら，
観察した結果を Fig. 3.12に示す．左列は Fe-5 wt% Si試料，右列は Fe-6 wt% Si試料の
結果である．磁界の印加方向は試料面の垂直方向である．磁界の強さは対物レンズ
の励磁数値から計算した磁界強さであり，実際に試料に印加する数値と多少異なる．
Fe-5 wt% Si試料において，(a)から磁界印加することにより，(c)において，磁壁が
微小の動きを伴っている．(e)では更に磁壁の移動が確認できる，(e)(g)(i)までほぼ同
じスピードで磁壁が移動している．一方，Fe-6 wt% Si試料においては，(b)(d)では微
小の移動であるが，(d) から (f) は磁壁の移動が大きい．(f)(g)(i) はほぼ同一のスピー
ドで磁壁が移動している．
(a) H=0 A/m (b) H=0 A/m
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(c) H=10700 A/m (d) H=200 A/m
(e) H=23000 A/m (f) H=1940 A/m
(g) H=40000 A/m (h) H=4000 A/m
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(i) H=61000 A/m (j) H=6000 A/m
(k) H=40000 A/m (l) H=4000 A/m
(m) H=23400 A/m (n) H=1900 A/m
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(o) H=12000 A/m (p) H=206 A/m
(q) H=0 A/m (r) H=0 A/m
Fig. 3.12 Fe-(5, 6) wt% Si薄片試料の磁壁移動
つまり，Fe-5 wt% Si試料と Fe-6 wt% Si試料を比較すると，Fe-5 wt% Si試料の場合
(c) から (e)，Fe-6 wt% Si 試料の場合 (d) から (f) の磁壁移動のスピードが異なること
がわかる．これは Fe-6 wt% Si試料において低印加磁界で，透磁率が大きいことと符
合する．なお，ゼロ磁界の微小な磁壁移動が始まる磁界，Fe-5 wt% Si 試料では (c)，
Fe-6 wt% Si試料では (d)は期待される磁界よりも大きめの値となっている．これは視
野外において，すでに磁壁が移動をし始めている可能性が考えられる．
また，Fe-5wt%Si試料では (i)→(k)→(m)→(o)→(q)，Fe-6wt%Si試料では (j)→(l)→(n)→
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(p)→(r) では印加磁界の強さを低減し，磁壁移動による磁区が回復過程を示す．Fe-5
wt% Si 試料において，(g) と (k) が同じ印加磁界の場合，磁壁の位置はほぼ同じであ
ることがわかる．一方，Fe-6 wt% Si試料において，(i)と (h)が同じ印加磁界であるが，
磁壁の位置が異なる．同様に，Fe-5 wt% Si試料において，(q)と (a)が印加磁界 0A/m
での磁壁の位置はほぼ変わらないが，Fe-6wt%Si試料では (r)と (b)で磁壁の位置が大
きく異なり，磁区の形状も変化した．これは Fe-6 wt% Si試料の方が残留磁束密度が
大きい (Table. 2.3)ため，この残留磁束密度から大きく影響を受けたと考えられる．
3.4.2 粒界による磁壁移動への影響
Fig. 3.13 に Fe-6 wt% Si 薄片試料の磁区観察結果を示す．ここでは 2 つの結晶粒 A
と Bが存在する ((a)で白実線が粒界を表す．(b)，(c)では白実線は割愛した).磁壁は
白点線及び黒点線で表している．(e)から (f)は (a)から (c)に対応している SADであ
る．
(e) と (f) のそれぞれの結晶粒 SAD と (g) の両結晶粒の総合 SAD 像より，結晶粒 A
と B は結晶対称であることがわかる．また，磁区は粒界を超えて存在している．(a)
から (c)への磁界印加に伴う磁壁移動から見ると，粒界の存在に関わらず，磁区は両
結晶粒の中を同時に移動する．磁区が粒界で留まる様子は観察できない．従って，対
称存在する結晶粒の粒界は磁区の連続性と移動には影響しない．
3.4.3 転位による磁区への影響
Fig. 3.14 に Fe-6 wt% Si 薄片試料に磁界を印加し，磁壁が転位を通過する様子を示
す．転位はあらゆる材料に存在しているため，転位と磁区の相互作用は重要である．
図中磁壁は右下の方向に移動し，多数の転位を通過している．磁壁が通過した後，転
位は変化せず残り，磁区は転位で留まることも観察されない．従って，このように小
さく少量の転位は磁区の移動を妨げないと考えられる．転位の量が多くなると，影
響を受ける可能性がある．
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Fig. 3.13 Fe-6 wt% Si 試料の A と B 結晶粒の粒界に跨ぐ磁区の Lorentz 顕微鏡像
(a)-(c):H 方向への磁化印加における磁壁移動；(e)-(f):A と B 結晶粒の SAD
像と 2つ結晶粒の総合 SAD像
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Fig. 3.14 磁区の移動と転位の相互作用
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3.5 結言
本章では Kerr効果顕微鏡でバルク Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金の磁区を，Lorentz電子顕
微鏡で薄片 Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金を磁区を観察した．結果は以下の通りである．
1) バルク試料の静的表面磁区は Fe-Si 合金の磁化最容易軸となす角度に左右され
る．この角度は小さい場合，簡単な Slab 磁区が現れる．角度が大きくなると，表面
に小さい lancetおよび fir-tree磁区模様が複雑に現れる．
2) Fe-6 wt% Si試料は Fe-5 wt% Si試料より低磁界で磁壁が移動しはじめる．
3) 粒界における磁区の連続性に関して，連続な磁区も不連続な磁区も現れる．こ
れは粒界により生じる自由エネルギーに左右される．
4) 薄片試料の粒界の磁壁移動より，対称的な結晶粒の粒界は磁区の連続性及び磁
壁の移動に影響しない．
5) 転位と磁区の相互作用の結果から，転位の数が少なく，またサイズが小さい場
合には転位は磁区の移動へ影響しない．
Fig. 3.12, 3.13, 3.14の一部を以下の論文より転載している．
Zhe Lei, Takuro Horiuchi, Iwao Sasaki, Chikara Kaido, Yoichi Horibe, Satoshi Hata, Toshifumi
Ogawa, and Hidenori Era. Hysteresis and domain behaviors analysis of high purity Fe-(5, 6)
wt% Si alloys. Physics Procedia, Vol. 75, pp. 695-702, 2015
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第 4章 高純度 Fe-4 wt% Si合金への炭
素添加の影響
4.1 緒言
珪素鋼板の磁気特性へ悪影響として例えば炭素，酸素，硫黄などの不純物元素混入
が考えられる．これは鋳造，圧延などの際に形成される不純物元素起源の析出物が
磁壁移動や回転を阻害し，ヒステリシス損の悪化を招く．特に，炭素は珪素鋼板の製
造過程において除去が困難な元素であり，磁壁移動や回転の阻害による磁気特性に
影響する．本研究では炭素を添加元素として，高純度試料における磁気特性への影
響を明らかにすることを目的とした．
本章では，高純度 Fe-4 wt% Si 合金に 0.1 wt% の炭素 (以下 C) を添加し，炭素及び
その析出物の磁気特性への影響を検討した．0.1 wt%の Cを添加する理由は，より少
ない Cの添加は，インゴット均質化に影響を及ぼすと考えたからである．
4.2 実験方法
高純度 Fe-4 wt% Si合金に 0.1 wt%の Cを添加する試料は第 2章と同様に作製した．
原料は純度 99.992 wt% 高純度 Fe マイロン SHP (東邦亜鉛株式会社製) と純度 99.999
wt% 純 Si (高純度化学研究所製)，99.999 wt% 高純度 C(東海カーボン製) を用いた．
コールドクルーシブル溶解炉でこれらの試料を 1600 °Cに溶解し，20分間保温後，炉
内で冷却して，インゴットを得た．インゴット上部から放電加工で，内径 35 mm，外
径 45 mm，厚さ 5 mmの環状試料を切り出した．試料表面の残留加工層を研磨紙にて
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1500 番まで研磨し，ピカール金属磨で研磨仕上げした．この環状試料に一次，二次
巻線を均一に巻いて直流磁化特性試験装置で直流ヒステリシスループを測定した．
EBSDで C析出物の分布の観察を行った．観察試料は，直流ヒステリシスループを
測定した．環状試料からから十二等分したうちの 1つを切り出し，表面を SiC耐水研
磨紙にて 3000番まで研磨し，自動研磨機でダイヤモンドペースト (粒径：3 µm)，ア
ルミナ研磨剤 (粒径：1 µm)，コロイダルシリカ (粒径：0.6 µm) の順番で鏡面仕上げ
まで行なった．最大印加磁界の強さは H=5000 A/mで，また最大磁束密度は 0.5，0.6，
0.7，0.8，0.9，1.0，1.05，1.10，1.15，1.20，1.25，1.30，1.35，1.40 Tと設定し，それぞ
れの試料の直流ヒステリシスループを測定する．なお，測定時，上記設定値の前後で
測定が終了する場合がある．また，試料によっては測定を割愛した値もある．更に，
Kerr効果顕微鏡を用い，EBSD試料の静的な磁区を観察した．
更に，走査透過電子顕微鏡 (Scanning Transmission Electron Microscope，以下 STEM
と呼ぶ)を用い，析出物の形状及び組成を観察した．観察試料は Fe-4 wt% Si-0.1 wt%
Cインゴットから 0.4 mm薄板を切り出し，SiC研磨紙にて 50 µmまで薄板化する．こ
れらの試料から直径 3 mmの丸型試料を切り出し，イオンミリングで薄片化した．こ
の STEMは TECNAl-F20 TEM(FEI製)に付属されている．
4.3 磁気ヒステリシス特性
Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料と Fe-4 wt% Si 試料のハーフヒステリシスループを Fig.
4.1 に示す．Fe-4 wt% Si 試料の保磁力は 18 A/m で，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料では
78 A/m であり，後者は前者の 4 倍である．磁束密度において，B25 はそれぞれ 1.41，
1.49 Tで，B50 は 1.57，1.61 Tである．Cの増加により，B25 と B50 共に低くなる．印
加磁界は強くなるにつれて，2試料の磁束密度が接近する．なお，Hmax = 5000 A/mの
場合で，2試料とも飽和していない．
最大磁束密度は前述の通り，0.5 T から 1.4 T までの条件で，一連のヒステリシス
ループを得ている．これらのヒステリシスループから得られたそれぞれの保磁力と
最大磁束密度の関係を Fig. 4.2 に示す．これより，全測定条件で Fe-4 wt% Si 試料の
保磁力は Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料の保磁力より小さい．また，2.3に述べたように，
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Fig. 4.1 Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料と Fe-4 wt% Si試料のヒステリシスループ　
Fe-4 wt% Si 試料において最大磁束密度における保磁力の増加が三段階になっていた
が，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料において，その増加が二段階になっている．最初の段
階 (最大磁束密度は 0.5 T から 1.3 T の間)では直線的に増加している，ただし，この
増加率は Fe-4 wt% Si 試料より倍程度大きい．最終の段階では Fe-4 wt% Si 試料にお
いて保磁力は急激に増加したの対し，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料では保磁力はほぼ変
わらない．
更に，Fig. 4.1 のヒステリシスの任意磁束密度におけるヒステリシスループ半幅と
磁束密度の関係を Fig. 4.3 に示す．全磁束密度において Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料
のヒステリシスループ半幅は Fe-4 wt% Si 試料のそれより 3 倍程度大きい．Fe-4 wt%
Si-0.1 wt% C 試料の場合，0.6 T 以下の低印加磁界でヒステリシスループ半幅は磁束
密度の増加依存せず，それ以上の印加磁界で急激に増加し，最大値になる．その後，
減少していく．Fe-4 wt% Si試料の場合，1.2 T以下の印加磁界においても，ヒステリ
シスループ半幅はほぼ変わらず，1.2 T 以上で増加し，最大値になる．その後，Fe-4
wt% Si-0.1 wt% C試料と同様に減少する．
Fig. 4.4に 2つの試料の透磁率の変化を示す．1000 A/m以下の印加磁界で Fe-4 wt%
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Fig. 4.2 Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料と Fe-4 wt% Si 試料の最大磁束密度における保磁
力の変化
Fig. 4.3 2試料のヒステリシスループ半幅の変化
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Fig. 4.4 炭素が Fe-4 wt% Si試料の透磁率に及ぼす影響
Si 試料の透磁率は Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料より大きいことがわかる．特に最大透
磁率は Fe-4 wt% Si試料では 0.01 H/mであり，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料の約 2倍で
ある．Fe-4 wt% Si試料は約 40 A/m印加磁界で，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料は 120 A/m
で最大透磁率になる．1000 A/m 以上の印加磁界で 2 試料の透磁率及びその変化は同
じであることがわかる．
Fig. 4.5に最大磁束密度とヒステリシス損の関係を示す．2.3に述べたように，Fe-4
wt% Si試料において，最大磁束密度が 1.35 T以下では，最大磁束密度の増加に伴い，
ヒステリシス損は直線的に増加し，1.35 T以上で急激に増加する．しかし，Fe-4 wt%
Si-0.1 wt% C試料の場合，最大磁束密度の増加に伴い，ヒステリシス損は曲線的に増
加することがわかる．ヒステリシス損の増加率は，最大磁束密度の増加につれ増加
していく．
2試料の磁気特性を Table 4.1にまとめる．
以上の結果から，0.1 wt% Cの添加により，Fe-4 wt% Si試料の B25 と B50 は低く，保
磁力が 4 倍程度大きく，ヒステリシス損が 6 倍程度大きく，最大透磁率が半減した．
従って，Cを添加することにより，Fe-4 wt% Si試料の磁気特性が劣化する．
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Fig. 4.5 最大磁束密度とヒステリシス損との関係
Table 4.1 Fe-4 wt% Si試料と Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料の磁気特性
試料
磁束密度 (T) 残留磁束密度 保磁力 ヒステリシス損 最大透磁率
B25 B50 Br (T) Hc (A/m) Wh (W/Kg) µ (H/m)
Fe-4 wt% Si 1.57 1.61 0.18 18 0.75 0.0100
Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 1.41 1.49 0.48 78 4.46 0.0005
4.4 析出物の状態
図4.6 に EBSD で観察した 2 つの試料の結晶粒と粒界を示す．2 試料とも等軸結晶
粒であり，結晶粒径も同じで，約 2 mmである．しかし，粒界の形状は異なっている．
Fe-4 wt% Si試料では直線的な粒界を示すが，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料では非直線的
な粒界である．また，後者では赤線に囲まれた析出物が多く存在しており，粒内およ
び粒界に存在する．前者は高純度試料であるため，Fig. 4.6 (b)に示すように，析出物
は殆ど存在しない．このような不純物が存在するため，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料は
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Fig. 4.6 EBSDによる 2つの試料の結晶粒及び粒界
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Fe-4 wt% Si 試料より，磁区の動き易さが阻害され，磁気特性が悪くなったと考えら
れる．なお，Fe-4 wt% Si試料では直線的の粒界で，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料では非
直線的の粒界である理由は，上で述べた析出物の影響であると考えられる．これは結
晶粒が成長する際に，Fe-4 wt% Si 試料では析出物がなく，隣の結晶粒同士が同一の
速度で成長するため競合し，直線的に成長する．一方，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料で
は析出物が結晶粒の成長を阻害し，その影響により，非直線的になると考えられる．
Fig. 4.7 STEMによる炭化物の形状及び分布
Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料の不純物を解明するために，STEMでこの析出物を観察
し，その結果を Fig. 4.7 に示す．その局部及び EDX の線分析結果を Fig. 4.8 に示す．
析出物は線状で試料の局部に存在しており，長さは 4-8µm で，直径は約 40 nm であ
る．EDX による線分析の測定範囲において線状の析出物が 5 つのピークに対応して
いることがわかる．更に Fig. 4.7 にある 2点の点分析結果を Fig. 4.9 に示す．この結
果から，point 1 では C のピークが見られない．従って，析出物以外の相の中に C の
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量は少ないと考えられる．
Fig. 4.8 Fig. 4.7の局部の STEM像と EDX分析結果
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Fig. 4.9 点分析結果
以上より，Cの添加により，微細で線状の炭化物が析出する事，この炭化物が磁区
移動を阻害するため，Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C試料の磁気特性を大幅に劣化させること
がわかった．
4.5 磁区
析出物と磁区の関係性を明らかにするために，Kerr効果顕微鏡観察を行った．その
結果を Fig. 4.10 に示す．Fig. 4.10 (a) は Fe-4 wt% Si 試料で，Fig. 4.10 (b) は Fe-4 wt%
Si-0.1 wt% C 試料である．白色破線で囲まれた領域は炭素析出物である．2試料の表
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面磁区の大きさはほぼ同じである．これは 3.3.1に述べたように，磁区の大きさは磁
化容易軸となす角度 s により決められる．従って，表面磁区サイズは析出物から影
響を受けていないと考えられる．一方，析出物は磁区の連続性の阻害要因となり，磁
気特性に影響すると考えられる．
Fig. 4.10 (a) Fe-4 wt% Si 試料，(b) Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 試料の静的表面磁区．上下
方向に磁化を，白色破線で囲まれた領域は炭素析出物を示す．
65
4.6 結言
本章では，高純度 Fe-4 wt% Si合金に 0.1 wt%の炭素 (C)を添加し，炭素及びその析
出物の磁気特性への影響を検討し，以下の結論を得た．
1) 0.1 wt% Cの添加で，高純度 Fe-4 wt% Si合金の磁気特性は大幅に劣化する．
2) Fe-4 wt% Si 合金のヒステリシス損と最大磁束密度との関係は直線的である．
Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C合金は曲線的である．
3) Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 合金の結晶粒内と粒界に微細で線状の炭化物が析出して
いる．この炭化物の存在が Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C合金の磁気特性劣化の要因である．
Fig. 4.3, 4.5, 4.6, 4.7, 4.8, 4.10を以下の論文より転載している．
Zhe Lei , Takuro Horiuchi, Iwao Sasaki, Chikara Kaido, Masaaki Takezawa, Satoshi Hata,
Yoichi Horibe, Toshifumi Ogawa, and Hidenori Era. The hysteresis properties analysis of Fe-4
wt% Si prepared by high purity metallurgy. Journal of the Magnetics Society of Japan, Vol. 40,
No.1, pp. 8-12, 2016
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第 5章 Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金の機械特
性及び結晶構造
5.1 緒言
珪素鋼板では磁気特性だけではなく，インゴットから板に加工することも重要であ
る．特に渦電流損を低減するために，厚さ 0.35 mmの板材が実用化され [80]，それよ
りも薄い板材も求められている．このような板を得るために，生産上では熱間圧延，
冷間圧延などの加工を行う．従って，バルク試料を更に板にする場合，この試料の加
工性を明らかにすべきである．しかしながら，多くの研究において Si濃度が 3.5 wt%
以上になると，加工性が悪化する事が報告されている．これは Si濃度の増加に伴い，
規則相 B2 と D03 が生じるためである．従って，現在 Si 濃度 4 wt% を越える珪素鋼
板での圧延性はまだ研究中であり，多くの課題が残っている [81]．
一方，超高純度 Feは新たな柔らかさが見出されている．この特性を利用し，Fe-Cr
合金の延性が改善が報告されている．この視点から，本章では高純度 Fe-Si合金の加
工性を改善することを目指し，まず，高純度 Fe-4 wt% Si合金の機械特性を評価した．
さらに，加工性の悪化となる要因を明らかにするため，この Fe-(4, 5, 6) wt% Si 合金
の結晶相を同定した．
5.2 実験方法
機械特性を明らかにするために，Fe-4 wt% Si 試料の引張試験及びその破断面の観
察，硬さ試験を行った．Fig. 5.1には引張試験用試料の加工図を示す．引張試験機は
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Fig. 5.1 引張試料の加工図 (単位:mm)
オートグラフ (島津製作所製) を使用した．試験条件は，ひずみ速度 0.5 mm/min，室
温，大気圧下で行なった．荷重および変位は，デジタルデータ出力により 100 mm/sec
で記録した．また，引張試料後試料を半分に切り出し，SiC 研磨紙にて 1200 番まで
研磨し，アルミナペースト (粒径：1 µm) によりバフで最終研磨を行なった．この試
料を 4 % ナイタール溶液で腐食させた．試料をアセトンで洗浄し，光学顕微鏡で微
細組織を観察した．
引張試験後の破断面の観察を SEMにより行なった．
硬さ試験はビッカース硬さ試験機により行なった．測定箇所は計 6箇所測定し，そ
の平均値を硬さとした．
試料の結晶相を明らかにするために，TECNAI-F20ローレンツ電子顕微鏡 (FEI製)，
JEM-4000FX 透過型電子顕微鏡で Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料の回折図形 (SAD) を測定し
た．試料は各インゴットから 0.4 mm 薄板を切り出し，SiC 研磨紙にて 50 µm まで薄
板化する．これらの試料から直径 3 mmの丸型試料を切り出し，イオンミリングで薄
68
片化した．
5.3 引張試験
Fe-4 wt% Si試料の引張試験結果を Fig. 5.2に示す. Fig. 5.2 (a)は応力-歪曲線で，Fig.
5.2 (b)は引張前後の試料外観で，Fig. 5.2 (c)は引張後の半面の微細組織である．試料
は約 10% の伸びで，降伏強度は約 200 MPa で，引張強度は約 600 MPa である．Fig.
5.2 (b)の試料の引張前後の外観から，目視でほぼ伸びがない．引張後の半面の微細組
織から，結晶粒が大きく，試料は結晶粒内部から破断したことがわかる．また，断面
収縮は小さい．
なお，脆化のため，Fe-(5, 6) wt% Si合金の引張試料の作製ができなかった．この結
果より，純度 99.99 % レベルの高純度化では Fe-(4, 5, 6) wt% Si 合金の室温延性が改
善できず，実際の加工も難しいと考えられる．
(a)応力-歪曲線
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(b)引張前後試料の外観
(c)引張後の半面の微細組織
Fig. 5.2 Fe-4 wt% Si試料の引張試験結果
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5.4 破断面観察
引張後 Fe-4 wt% Si試料の破断面を観察した．破断面の全体像を Fig. 5.3に示す．試
料断面端からリバーパターンが発源するため，この試料は表面から亀裂が始まり，試
料中心へ進展し最終的に破断したと推測できる.
Fig. 5.3 Fe-4 wt% Si試料全破断面の観察像
破断面の局部観察の結果を Fig. 5.4に示す．前節で述べたように，試料は結晶粒内
部から破断した．Fig. 5.4 (a) と (b) に典型的な粒内型の脆性破面である．Fig. 5.4 (c)
に層のような破断様子が見られる．これは結晶粒内部から応力の方向に生じる滑り
面の相互作用であるためと考えられる．Fig. 5.4 (d)に内部リバーパターンが現れ，内
部から局部的に破断が進行したと考えられる．Fig. 5.4 (d)と (e)は高倍率での観察結
果である．Fig. 5.4 (e)に光滑な破断面が見られ，Fig. 5.4 (f)に層の破断様子にも小さ
い層破断が見られる．
破断面の観察結果により，Fe-4 wt% Si試料の引張破断は脆性破断と判断できる．
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(a) (b)
(c) (d)
(e) (f)
Fig. 5.4 Fe-4 wt% Si試料局部の破断面像
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5.5 硬さ試験
Table. 5.1 と Fig. 5.5 に Fe-4 wt% Si 試料のビッカース硬さ試験の平均硬さと新日
鉄住金の市販 35H210 と 50H230 珪素鋼板の硬さを示す (市販品はカタログ値)．Fe-4
wt% Si試料の硬さは 2つの珪素鋼板より 40 Hv程度上昇していることが確認できた．
Table 5.1 Fe-4 wt% Si試料と新日鉄住金の珪素鋼板のビッカース硬さ
試料 ビッカース硬度 (Hv)
Fe-4 wt% Si試料 238
35H210 199
50H230 205
Fig. 5.5 Fe-4 wt% Si試料と新日鉄住金の珪素鋼板の硬さの比較
5.6 結晶相の同定
Fig. 5.6に Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の [001]と [011]SADを，Fig. 5.7に B2と DO3 の禁
制反射斑点の指数を示す．Fig. 5.6 (a)と (b)に基本の BCC斑点だけ存在するため，基
相だけ存在することがわかる．Fig. 5.6 (c)に 100禁制反射斑点が確認できるため，規
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(a) Fe-4 wt% Si:001 (b) Fe-4 wt% Si:011
(c) Fe-5 wt% Si:001 (d) Fe-5 wt% Si:011
(e) Fe-6 wt% Si:001 (f) Fe-6 wt% Si:011
Fig. 5.6 Fe-(4, 5, 6) wt% Si試料の SAD像
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則相 B2が存在すると考えられる．また Fig. 5.6 (d)に 111禁制反射斑点が存在するた
め，D03 が存在すると考えられる．Fig. 5.6 (e)と (f)から Fe-6 wt% Si試料も同じよう
に，B2と D03 規則相が存在することがわかる．
(a) 001
(b) 011
Fig. 5.7 [001]と [011]SADの指数
5.7 結言
高純度が Si 高濃度化による加工性低下にどのように影響を及ぼすかについて調査
するため，Fe-4 wt% Si試料の常温下での引張特性と硬さを測定し，Fe-(4, 5, 6) wt% Si
試料の結晶相を同定した．以下の結論を得た．
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1) Fe-4 wt% Si試料の引張試験結果より，引張強度は約 600 MPa程度であった．局
部伸びは観察されなかったため，脆性破壊形態であった．なお，純度 99.99 %レベル
の高純度化では Fe-(4, 5, 6) wt% Si 合金の室温延性が改善できず，実際の加工も難し
いと考えられる．なお，
2) SADの結晶相観察結果より，Fe-4 wt% Si試料は基相が，Fe-(5, 6) wt% Siは B2と
D03 が存在した.
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第 6章 結論
本論文では，珪素鋼板の更なる特性の向上を目指し，そのベースとなる鉄シリコン
合金を高純度化することが改善策となるのかを検証するため，高純度 99.99 wt％電解
鉄と 99.999 wt％シリコンを原料として，高純度溶解できるコールドクルーシブル溶
解炉を用いて，高純度鉄シリコン合金すなわち Fe-(4, 5, 6)％Si試料を作製した．これ
らの高純度試料に関して，Si 高濃度化による試料のヒステリシス損と磁歪低減，透
磁率向上などの磁気特性について検討した．更に，光学顕微鏡でそれぞれ試料の微
細組織を，EBSDで集合組織を調査し，直流ヒステリシス特性へ及ぼす影響を検討し
た．結果として以下の事がわかった．
• Si濃度の増加に伴い，B25 と B50 が低くなる．
• Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料とも，最大磁束密度における保磁力の変化は三段階に分
けられる．最初段階で徐々に増加し，中間段階で殆ど変化せず，最終段階で保
磁力は急激に増加する．
• Fe-6 wt% Si 試料は低印加磁界で透磁率は Fe-(4, 5) wt% Si より倍程度優れてお
り，低印加磁界で高磁束密度を得ることができる．
• 3つの試料とも最大磁束密度は 1.2 T以下である時，その増加に伴い，ヒステリ
シス損は一様に直線的に増加する．その後，ヒステリシス損は急激に増加する．
• ３つの試料の結晶粒径は同じ程度であるため，結晶粒径は直流ヒステリシス特
性に影響しないと考えられる．しかし，結晶粒径は大きいため，試料表面によ
る影響が現れる．これは試料表面の結晶層の磁区は殆ど 90° 磁壁の閉磁区のた
めである．
• 集合組織がないため，集合組織は試料の直流ヒステリシス特性の差異に影響し
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ないと考えられる．
次に，作製した Fe-(5, 6) wt% Si 試料において，Kerr 効果顕微鏡によりバルク試料，
Lorentz電子顕微鏡により薄片試料の磁区を観察し，以下の結論を得た．
• バルク試料の静的表面磁区は Fe-Si 合金の磁化最容易軸となす角度に左右され
る．この角度は小さい場合，簡単な Slab 磁区が現れる．角度が大きくなると，
表面に小さい lancetおよび fir-tree磁区模様が複雑に現れる．
• Fe-6 wt% Si試料は Fe-5 wt% Si試料より低磁界で磁壁が移動しはじめる．
• 粒界における磁区の連続性に関して，連続な磁区も不連続な磁区も現れる．こ
れは粒界により生じる自由エネルギーに左右される．
• 薄片試料の粒界の磁壁移動より，対称的な結晶粒の粒界は磁区の連続性及び磁
壁の移動に影響しない．
• 転位と磁区の相互作用の結果から，転位の数が少なく，またサイズが小さい場
合には転位は磁区の移動へ影響しない．
更に，高純度 Fe-4 wt% Si合金に 0.1 wt%の炭素 (C)を添加し，炭素及びその析出物
の磁気特性への影響を検討し，以下の結論を得た．
• 0.1 wt% Cの添加で，高純度 Fe-4 wt% Si合金の磁気特性は大幅に劣化する．
• Fe-4 wt% Si 合金のヒステリシス損と最大磁束密度との関係は直線的である．
Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C合金のは曲線的である．
• Fe-4 wt% Si-0.1 wt% C 合金の結晶粒内と粒界に微細で線状の炭化物が析出し
た．この炭化物の存在が Fe-4wt%Si-0.1 wt%C合金の磁気特性劣化の要因となる．
最後に，Si 高濃度化による加工性低下に高純度化が及ぼす影響について調査する
ために，Fe-4 wt% Si 試料の常温下での引張特性と硬さ，Fe-(4, 5, 6) wt% Si 試料の結
晶相を同定し，以下の結論を得た．
• Fe-4 wt% Si の引張試験結果より，純度 99.99 % レベルの高純度化では Fe-(4, 5,
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6) wt% Si合金の室温延性が改善できず，実際の加工も難しいと考えられる．な
お，引張強度は約 600 MPa程度であり，局部伸びは観察されなかったため，脆
性破壊形態であった．
• SAD の結晶相観察結果より，Fe-4 wt% Si 試料は基相が，Fe-(5, 6) wt% Si は B2
と D03 が存在した.
以上，本研究を総括すると，高純度化により Fe-6 wt% Si 合金の磁気特性が改善で
きる可能性がある事がわかった．これは Fe-(4, 5, 6) wt% Si 合金における磁気特性比
較の結果から，Fe-6 wt% Siは低印加磁界で使用できる軟磁性材料として適切である．
また，この良好な磁気特性は磁界印加に対する磁壁移動のしやすさによる事がわかっ
た．最後に，純度 99.99 %レベルの高純度化では Fe-(4, 5, 6) wt% Si合金の室温延性が
改善できない事がわかった．
今後，Fe-6 wt% Si 合金を例えばスライス加工により板材としモーターに供するこ
とで鉄損低減の効果を確認する必要がある．加工性の改善に対しては，99.999 % レ
ベルの試料を作製し，評価する事が求められる．また，炭素の添加量を低減し，その
影響を明らかにする必要がある．
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